












K ATA LY S E

dies hängt auch damit zusammen, dass hier die Reaktion 

meistens durch Stoff- und Wärmetransporteffekte über-

lagert wird. Nutzte man früher häufig analytische Nähe-

rungslösungen, so werden heute vollständige Modelle 

ausschließlich durch numerische Integration der entspre-

chenden Gleichungssysteme gelöst.

Auf der Ebene des Reaktors schließlich haben fluiddy-

namische Simulationsverfahren, die mittlerweile mit 

Desktop-Computern vorgenommen werden können, die 

Auslegung von Reaktoren in den letzten 10 Jahren revo-

lutioniert. So ist es jetzt möglich, lokal dreidimensional 

die Strömungsverhältnisse in Reaktoren zu modellieren. 

Herkömmlich wurden meist Finite Element-Verfahren ver-

wendet, nun steht mit Lattice-Boltzmann-Methoden eine 

Alternative zur Verfügung, die für die Modellierung kom-

plexer Geometrien sehr viel versprechend zu sein scheint, 

da hier der Rechenaufwand nicht mit der Komplexität der 

Strömungsverhältnisse steigt.

Die Entwicklung der nächsten Jahre ist schwierig voraus-

zusehen, da die verschiedenen Probleme zwar identifi-

ziert sind (z.B. nicht-adiabatische Prozesse, Berücksich-

tigung des Wärmetransports auf mikroskopischer Skala), 

Durchbrüche in der theoretischen Behandlung sind aber 

noch nicht erkennbar. Ein weiterer wichtiger Schritt muss 

es sein, die bestehenden Computerprogramme, die eine 

enorme Komplexität aufweisen, auf massiv-parallele 

Rechner zu portieren. Hierbei wird es in den nächsten 10 

Jahren um mehr als 100.000 Prozessoren gehen, was er-

hebliche Umprogrammierungen und Entwicklung neuarti-

ger Algorithmen erfordert. Wenn dies gelingt werden auch 

neue Anwendungsfelder erschlossen. Eine wichtige Ent-

wicklungslinie ist die Kopplung von quantenchemischen 

Verfahren mit Molekülmechanik-Ansätzen (QM/MM-

Kopplung), wodurch es möglich ist, mit guter Genauigkeit 

bereits jetzt komplexe Systeme wie das aktive Zentrum 

von Enzymen in einer Wasserumgebung zu berechnen. 

Hiermit könnten auch Prozesse wie feststoffkatalysierte 

Reaktionen in flüssiger Phase einer theoretischen Berech-

nung auf hohem Niveau zugänglich werden.

Eine Multi-Skalenmodellierung erfordert die saubere 

Verknüpfung verschiedener Verfahren, wobei keine un-

kontrollierten Fehler einfließen dürfen. Ausgehend von 

der Dichtefunktional-Theorie (eventuell ergänzt durch 

quantenchemische oder Quanten-Monte-Carlo Verfahren 

zur verbesserten Behandlung der Korrelation) fließen die 

quantenchemischen Informationen in eine ab initio-Mole-

kulardynamik. Die hieraus resultierenden Informationen, 

können dann für eine kinetische Monte Carlo-Simulation 

(kMC) verwendet werden. Für einfache Systeme werden 

so Skalen bis in den Mikrometer und Minuten Bereich 

beschrieben. Während durch eine Vielzahl von DFT-Si-

mulationen die notwendigen physikalischen Parameter 

(Aktivierungsbarrieren für Reaktionen und Diffusion auf/

an den Flächen, Stufen, Kanten und Ecken) für kMC-

Simulationen prinzipiell bereit gestellt werden können, 

lassen sich durch kMC-Simulationen einer Vielzahl von 

Katalysatorpartikel kinetische Ansätze zur Beschreibung 

der makroskopischen Reaktionsgeschwindigkeiten in 

Abhängigkeit von der lokalen chemischen Zusammenset-

zung der fluiden und festen Phase sowie der Temperatur 

ableiten. Ungelöst sind hier aber noch z.B. Probleme des 

mikroskopischen Wärmetransports und nicht-adiabati-

scher Prozesse. Die bis zu diesem Punkt atomistische 

Beschreibung muss nun an fluiddynamischer Simulatio-

nen (Computational Fluid Dynamics, CFD) angeschlossen 

werden. Hier gibt es bei der reversiblen Verknüpfung der 

verschiedenen Methoden und der Bestimmung möglicher 

Fehler noch ungelöste Probleme. Wenn auch hier eine 

saubere Verknüpfung gelänge, wäre eine skalenübergrei-

fende Modellierung vom molekularen Geschehen zum 

technischen Reaktor gelungen.

Folgende Entwicklungslinien können identifiziert werden:

	 Theoretisches Verständnis katalytischer Prozesse 

durch quantenchemische Behandlung und Simulation 

genügend großer Modellsysteme mit der notwendigen 

Präzision.

	 Theoretische Beschreibung von komplexen katalyti-

schen Systemen durch QM/MM-Kopplung.

	 Integration von quantenchemischen Verfahren und 

Thermodynamik/Statistischer Mechanik zum Ver-

ständnis des Katalysators unter Reaktionsbedingungen.

	 Integration von quantenchemischen Verfahren, Mikro-

kinetik und Reaktormodellierung zur durchgängigen 

theoretischen Beschreibung katalytischer Prozesse.

>>	T heoretische Berechnungen leisten einen wichtigen Bei-

trag zum fundamentalen Verständnis katalytischer Reak

tionen und damit zur Entwicklung neuer Katalysatoren und 

Verfahren.

>>	E ine skalenübergreifende Modellierung katalytischer 

Prozesse vom molekularen Geschehen zum technischen 

Reaktor erfordert die Integration von quantenchemischen 

Verfahren, Mikrokinetik und Reaktormodellierung.
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